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研究成果の概要（和文）：電場印加によりイオン移動に基づく抵抗変化現象を示す事が知られるアモルファス金
属酸化物において、原子レベルの表面平坦性を持つ超平坦薄膜を作製し、そのプローブ顕微鏡解析を通じて、人
工シナプス素子の動作原理として知られるアナログ型(連続的)抵抗変化現象の物理機構を評価した。作製した超
平坦a-TaOx薄膜では、実デバイスと同様の各種のアナログ抵抗変化現象がプローブ顕微鏡測定において直接的に
観測され、またその際のイオン移動を数Åの分解能で観察する事に成功した。観測されたイオン移動機構を基
に、未解明現象であったアナログ抵抗変化現象に対して、その発現機構を駆動力・化学組成などの観点で明確化
する事が出来た。

研究成果の概要（英文）：To elucidate the underlying mechanisms of analog (continuous) resistive 
switching in amorphous metal oxides, which has gained attention as important principles of 
electronic synapses, atomically flat thin films of amorphous metal oxides were fabricated by the 
pulsed laser deposition method, and detailed probe microscopy analysis of analog resistive switching
 was conducted on the atomically flat surfaces. In the atomically flat amorphous TaOx films 
fabricated in this study, three distinct types of analog resistive switching phenomena 
(current-dependent set, voltage-dependent reset, and voltage-application-time-dependent switching), 
which have been reported in TaOx-based resistive switching devices, were directly observed by probe 
microscopy measurements, and the causal ion migration was visualized in angstrom scale. The 
observations revealed detailed pathways of the analog resistive switching in amorphous TaOx and 
material properties critical for analog type of switching operations.

研究分野： 酸化物エレクトロニクス

キーワード： メモリスタ　アモルファス酸化物　抵抗スイッチング　走査型プローブ顕微鏡法　人工シナプス　非線
形伝導現象
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研究成果の学術的意義や社会的意義
人工シナプス素子をはじめとするニューロモルフィック素子の研究はここ数年において極めて活発化しており、
その中でもアモルファス金属酸化物が示すアナログ型の抵抗変化現象は、チップ化への適性の高さなどから人工
シナプス素子の原理として応用面で特に有望視され、盛んな研究が展開されている現象である。一方でアモルフ
ァス酸化物を用いた人工シナプス素子の近年の研究開発では、その物理機構が未解明であるために十分な特性制
御性が得られないことが重大課題として指摘されていたが、本研究の成果はこの問題の解決に直接的に寄与する
とともに、素子性能の向上を通じて今後のニューロモルフィック工学全般の進展の一助となる事が期待される。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 

2010 年代後半より脳型コンピューティング関連の研究開発が急速に活発化された事を受けて、
本研究課題の開始当初には、生体脳の情報処理機能をハードウェア機能により模倣するための
電子デバイスである、ニューロモルフィック素子の研究需要が強く高まっている状況にあった。
人工シナプス素子は生体脳における神経細胞間の接合部位である、シナプス部の機能を模倣す
るためのニューロモルフィック素子であり、2015 年以降には関連する研究論文が毎年 7000 報
以上発表される等、極めて盛んな研究開発が試みられている状況にあった。人工シナプス素子に
おける機能要求としては、生体シナプスが示すシナプス間の結合強度の連続的な変化を模倣す
るために、電気抵抗などに代表される各素子が持つ状態変数を、高い連続性を持って(アナログ
的に)変化させる事が求められる。この点において、人工シナプス用途の電子デバイスとして研
究開始当初において応用面で最も有望視されていたデバイスは、ReRAM とも呼ばれる金属酸化
物をスイッチング材料としたイオン移動型の抵抗変化メモリ素子である。主に TaOx、HfOxなど
の 2 元系のアモルファス金属酸化物を金属電極によって挟み込んだ積層構造型素子において、
数 V 程度の電圧を外部から印加する事によって、電圧強度や電圧の印加回数などに依存した、
連続的な抵抗変化が発現する事が様々な材料を用いて報告されており、人工シナプス素子とし
ての応用可能性について盛んな議論がなされていた。 
一方でそれらの金属酸化物を用いた抵抗変化素子においては、電場による内部のイオン移動

が電気抵抗変化の起源である可能性は予測されていたものの、その具体的な物理機構について
は理解が進んでおらず、さらに人工シナプス素子向けの連続的(アナログ的)な抵抗変化現象に関
しては、過度の電気入力によって抵抗変化の連続性が直ちに失われるなど、その機構解析が実験
的により高難度となることから、物理機構に関する具体的な知見は極めて乏しい状況にあった。
当時報告されていたイオン移動型の抵抗変化メモリにおいては、抵抗変化の連続性や抵抗変化
レンジの制御性の乏しさが応用に向けた課題として挙げられていたが、連続的な抵抗変化現象
の発生機構が未解明であったために、それらの特性の改善のための明確な指針が存在せず、実用
化に向けた素子開発を行うことは困難な状況にあった。一方で言い換えれば、アモルファス金属
酸化物に対してアナログ型抵抗変化現象の物理的機構を決定する事が出来れば、酸化物人工シ
ナプス素子の動作特性は応用に向けて大幅な改善が可能になると予測され、実用レベルの特性
を持つ人工シナプス素子の開発実現へとつながる事が強く期待される。 
 
２．研究の目的 
 本研究の目的はイオン移動型の電気抵抗変化現象を示すアモルファス金属酸化物に対して、
超平坦薄膜試料を用いた原子スケールでの走査型プローブ顕微鏡測定を行う事で、未解決課題
となっているアナログ型抵抗変化現象の発生機構を、物理的に解明する事である。それによりア
ナログ型抵抗変化現象の発現要件(化学組成・材料形状・電圧印加条件)を物理パラメータとして
明確化させるとともに、人工シナプス素子としての素子特性を最適化させうる材料・素子構造を
具体的に提示する。 
 本研究を開始した当初には、アモルファス金属酸化物においてアナログ型の抵抗変化現象を
もたらすと考えられる電場・熱分布による内部イオン移動は、数 nm から最小で数オングストロ
ームまでの極めて微小な空間的スケールにおいて発生する事が予期されており、その実験的な
解析は一般的な顕微解析法において困難である可能性が指摘されていた。さらに発生母体が非
晶質物質であることからも、その詳細な解析は実験・計算の両面において多くの手法で困難であ
り、これらの事が同現象の物理的な理解を妨げる要因となっていた。一方で、それらのアナログ
抵抗変化現象に伴う原子レベルでのイオン移動を観測するための方法としては、プローブ顕微
鏡法が潜在的に有望であると期待する事が出来る。プローブ顕微鏡法では原子スケールの高い
空間分解能が簡便に得られることに加えて、測定法に応じて電気伝導特性やキャリア密度分布
を同時に測定することも可能となることから、観測が比較的容易な非アナログ型(不連続型)の抵
抗変化現象に関しては 2010 年ごろから多くの報告において機構解析に用いられてきた実績が
有り、また本研究を開始した当初にはアナログ型の抵抗変化現象についても盛んに観測が試み
られ始めていた。一方で本研究課題の開始当時においては、プローブ顕微鏡法によりアナログ型
抵抗変化現象の実験的な観測が実現された事はそれまでに無く、観測の実現に向けては新たな
実験技術の開発・開拓が求められる状況にあった。 
 当時の走査型プローブ顕微鏡法を用いた抵抗変化酸化物の解析研究においては、一般的に作
製が容易な多結晶薄膜や不均一組成を持つアモルファス薄膜を用いて機構解析実験が行われて
きた背景があり、その表面には必然的に数 nm 以上の構造的乱雑さが存在していた。そのためア
ナログ型の抵抗変化現象の起源として予測される、原子スケールでのイオン移動を膜表面にお
いて観察することは、表面構造の観点において困難であった。また多結晶膜・不均一膜を用いた
場合には、探針/酸化物膜界面には膜の表面粗さに起因する局所的な電界集中が発生することと
なり、印加電圧強度の精密制御が要求されるアナログ型抵抗変化現象の観測は、電気計測の観点
においても困難であることが報告されていた。本研究課題ではこれらの背景を基に、アナログ型



の抵抗変化現象をプローブ顕微鏡法により観測するためには、アモルファス酸化物薄膜の表面
の高度平坦化が有効となるとの予測を立て、パルスレーザー堆積(PLD)法を用いて原子レベルの
平坦性を持つ超平坦アモルファス酸化物薄膜の作製を試みるとともに、作製した薄膜において
導電性原子間力顕微鏡(C-AFM)法によるアナログ抵抗変化現象の詳細な特性評価と、イオン移
動機構の精密な観測を実現させる事を目指して研究を行った。 
 
３．研究の方法 
 PLD 法により室温、酸素分圧 = 10−4–100 Pa の条件下においてアモルファス酸化物薄膜の堆
積を行い、作製した薄膜に対して C-AFM 法による局所および走査測定での伝導特性評価と表面
構造観察を実施した。製膜に使用した基板は Nb 添加 SrTiO3 (Nb:STO) (001)基板であり、Nb
のドープ濃度は 0.005–0.5Wt%である。これらの導電性を持つ Nb:STO 基板を、C-AFM 測定に
おいてはアモルファス酸化物膜に対する下部電極としても使用した。使用した Nb:STO 基板に
は薄膜の堆積前にバッファードフッ酸による選択的エッチング処理を行うことで、1 単位格子高
さステップを持つ周期的ステップアンドテラス構造を表面に形成させている。このステップア
ンドテラス構造を持った Nb:STO 基板の上にアモルファス酸化物薄膜を堆積させることにで、
原子レベルで平坦なテラス内部における C-AFM 解析を実施した。作製した酸化物薄膜はアモル
ファス TaOx (a-TaOx)とアモルファス NbOx (a-NbOx)の 2 種類であり、膜厚は 3.0–100 nm の範
囲である。作製した膜の物性評価は C-AFM 測定に加えて、van der Pauw 法による四端子抵抗
率測定と X 線反射率測定、透過型電子顕微鏡観察、X 線光電子分光分析を基に行った。C-AFM
測定時には抵抗変化特性の詳細な評価のために、外部測定機として半導体パラメータアナライ
ザ、ファンクションジェネレータ、およびオシロスコープを探針による測定系に接続して、電気
測定を行った。C-AFMによって抵抗変化特性を評価した後のアモルファス酸化物膜に対しては、
オージェ電子分光法による数 nm 範囲での局所的な元素分析を行い、アナログ抵抗変化現象が
膜の化学組成に対し与える影響を評価した。 
 
４．研究成果 
 製膜条件の検討を基に、a-TaOx、a-NbO のいずれにおいても原子レベルの表面平坦性を持つ
超平坦薄膜を作製することが出来た。作製した超平坦薄膜においては、完全なアモルファス性の
薄膜でありながらも、使用した Nb:STO (001)基板表面が持つ 1 単位格子ステップアンドテラス
構造がほぼ完全にトレースされた表面構造が形成されており、金属イオンと酸化物イオンが構
造内に極めて均一に分布している事が示唆されたとともに、C-AFM 法による抵抗変化解析に非
常に適した試料を得ることができた。作製した原子平坦 a-TaOx薄膜を用いた C-AFM 測定にお
いては、これまでに積層構造デバイスで発生が報告されていた、電流依存型の低抵抗化現象、電
圧強度依存型の高抵抗化現象、および電圧印加時間依存型の抵抗変化現象の 3 種類のアナログ
型抵抗変化現象を、いずれも C-AFM 測定によって直接観測する事に成功し、またその際の内部
イオン移動に関しても、数Åの分解能での高精度な直接観察が可能となった。さらにアナログ抵
抗変化現象の発生時に a-TaOx内に発生する組成変化についても、オージェ電子分光測定を基に
数値範囲として評価する事に成功している。本研究課題を通して得られた、具体的な知見を以下
に示す。 
 
(1) 電流依存型低抵抗化現象 
 a-TaOx における電流依存型のアナログ低抵抗化は、複数の臨界電流値を持つ多段階のスイッ
チング現象である事が示された。a-TaOx 膜内における伝導経路へのイオンの移動・供給に関す
る支配的要因は、a-TaOx 膜内に流れる電流の上昇とともに、①電場による面間方向のイオンド
リフト、②熱拡散による面内方向でのイオン移動、③酸素供給層との間での界面電気化学反応の
順に段階的に変化することが明らかとなった。このうち特に顕著なアナログ低抵抗化現象が発
生するのは、①の面間ドリフトの段階である。 
 
(2) 電圧強度依存型高抵抗化現象 
 a-TaOxにおける電圧強度依存型のアナログ高抵抗化は、a-TaOxにおいて相分離を伴わずに発
生することが可能な、2.0 < x < 2.5 の組成範囲での電気化学酸化還元反応を支配的要因として発
生することが示された。また C-AFM による繰り返し抵抗変化測定の結果から、a-TaOx におけ
るこの酸化還元反応は、高い可逆性と連続性を持つ反応であることが示された。これらの本研究
の観測結果は、アナログ高抵抗化現象に対して従来予測されていた、電場ドリフトによるイオン
移動を基にするモデルとは大きく異なる機構を提示するものであり、今後酸化物による人工シ
ナプス素子に対し特性制御を試みる上での、重要な知見である。また印加電圧の上昇に伴い(6 
nm 厚さ膜の場合 3.0 V 以上において)、a-TaOx膜内においてはタンタルイオンの面間方向での
ドリフト移動が顕著に発生することが観測され、この面間方向のイオンドリフトの発生時には、
アナログ型の高抵抗化動作は終焉し、膜内にはイオン蓄積によって特徴的なデンドライト構造
が形成されるとともに、電気特性としては実デバイスにおいてオーバーリセットと呼ばれる現
象が発現することが明らかとなった。 
 
(3) 電圧印加時間依存型アナログ抵抗変化現象 



 a-TaOx における電圧印加時間依存型のアナログ抵抗変化現象は、電圧強度依存型においても
発生が示唆された、2.0 < x < 2.5 の組成範囲での酸化還元反応を可逆的に誘起することで、抵抗
値に高い連続性を持って発現可能である事が示された。またこの電気化学反応を基にしたアナ
ログ抵抗変化現象は、a-TaOx抵抗変化デバイスの一般的な動作条件においては、数s から数 ms
の比較的遅い抵抗変化速度を持って発生することが明らかとなった。 
 
(4) 高速抵抗スイッチング現象 
 タンタルイオンの面間方向の電場ドリフトは、アナログ型の高抵抗化現象には重要には寄与
しないことが上記の測定によって示されていたが、一方で a-TaOx膜に対して時間分解能を上昇
させた高速度下の電気計測を行った場合には、100 ns 以下のスイッチング速度を持つ非アナロ
グ型の高速抵抗スイッチング現象の要因となる事が明らかとなった。 
 
(5) ストカスティシティ制御 
 a-TaOx における抵抗変化現象の確率過程性(ストカスティシティ)は、タンタルイオンと酸素
イオンの移動方向を変更することで明確に制御する事が可能であり、電極界面にタンタルイオ
ンを蓄積させる条件ではアナログ型の抵抗変化現象、一方で電極界面に酸化物イオンを蓄積さ
せる条件では確率過程型の抵抗変化現象が発現する事が明らかとなった。またこの確率過程型
の抵抗変化現象は、a-TaOx 内における酸素組成の減少に起因する準安定相 a-TaO2 の析出を基
に発生することが示唆されたとともに、抵抗変化の発生時には膜内に特徴的なコアシェル型の
組成・伝導度分布が形成されることが分かった。 
 
 「２．研究の目的」においても述べた通り、プローブ顕微鏡法によるアナログ型抵抗変化現象
の機構解析は現在、国内外の多くのグループによって盛んに試みられている状況にあるが、これ
までにはアナログ型の低抵抗化現象を電気測定において非可逆的に観測した報告が、数報報告
されているのみである。本研究課題では計画終了時までに、実デバイスにおいて報告されてきた
a-TaOx の多様なアナログ抵抗変化現象の多くをプローブ顕微鏡測定において観測する事に成功
しており、またその際のイオン移動も数Åの分解能で観測することを達成している。本研究課題
ではそれらの観測を通じて、アモルファス金属酸化物のアナログ抵抗変化現象の起源に関する
非常に直接的な情報が得られたことから、酸化物人工シナプス素子の今後の研究開発において、
本研究の成果が特性向上・新規機能開拓の一助となる事が期待される。 
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